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大気質の悪化 は、健康や植 生に対す る影響、気候変動へ の関与な ど、多岐 に亘 って影響 を及 ぼす こ
とが懸念 され ている。安全で安 心な大気環境を確 立 ・維持す るために も、現在の大気質変動 の動態 を
詳細に把握 し、将来的な変動を正 しく予測す る必 要がある。 しか しなが ら、その対策の際に必須の知
見 とな る大気質特性の変動要因には、未解明な部 分 も多 く残 されてい る。本 プロジェク トでは、人間
生活圏お よび森林圏 に近い大気 の化学的動態の変動 に着 目し、大気微 量成分(ガスお よび粒子状物質)
の時空間分布 を精細 に描写す る新 しい大気計測手法 を提案す る。2010年秋 および2011年春 の予備調
査 な らびに予備観測 を踏まえて、2011年9月には滋賀県 甲賀 市にある信楽MU観測所(34.9°N,136.1°
E)において、接地境界層におけるエ アロゾル ・微 量気体プ ロファイル観測実験(AEROGAP-PhaseI)
を実施 した。 この観測では、新 しい試み として、係留気球 をプ ラッ トフォー ム として活用す るこ とに
よ り、微 量ガス状物質の鉛 直立体分布 を測定す る方法 を考案 した。 エアロゾル粒子のポータブル測定
器 を係 留気球 に直接搭載 し、地上100m高 におけるエ アロゾル粒 子の動態把握 にも挑戦 した。 また、
地上設置の直接お よび リモー トセ ンシング計測データ と、係留気球を上空 に飛翔 させて観測 したデー
タとを突き合 わせ、エア ロゾル の物理 ・化学 ・光学特性 の立体分布 特性 を考察 した。 この観測 か ら、
オ ゾン濃度 の高度勾配の時間変化や 、鉛直方向の風速 と関連す ると思われ る極微細なエア ロゾル粒子
の濃度の変化 な ど、今まで直接 的な観測が困難 であった現象 を捉 えることができた。今後 は、市街地
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1.研 究 の 背 景 と 目 的
本プ ロジェク トは・地球環境CO:に よる エァロゾルによる効果
問題 の 中で も大気圏で生起 して2効 果 トー一一一一一一一一H
い る問題 、 とりわけ人間生活 圏 大気を加熱
響 翻 礫1↑1,露 蓬宣鰹
ll鎧灘 鋤 帽 工1
被害、気候変動 の要因 とな る放
射収支への作用1)(図1)など、 図1:IPCC第4次 報告書1)による産業革命前 と比較
多方面に亘って複雑 な影響を及 した現在 の放射強制力。縦軸 の1単 位 はlm2当た りIW
ぼす。 地 表 付 近 の大 気 質(air(ワ ッ ト)の加熱(正 の値)も しくは冷却(負 の値)を
quality)の悪化 は、 スモ ッグと 示す。
よばれ る視程 の低下 をもた らす
現象 を引き起 こす こ ともある(図2)。視程 障害 は、人為起源の気体やエ アロゾル によ り太 陽放射が吸
収 ・散乱 され るこ とが原因である。エア ロゾル とは、空気 中に微 小な液体粒子や個体粒子 が浮遊 して
い る分散 系、あるい はそれ らの微小 な粒子その ものを意味す る。エア ロゾル粒子の発 生源 は、工場や
自動車な ど人 間活動 に伴い排 出 され る人為起源 と、樹木や土壌、海水 な ど自然界か ら放 出 され る 自然
起源 とに大別 され る。大気中に放 出 されたガス成分 とエ アロゾル粒子 は、大気の運動に よって輸送 ・
拡散 され、またそ の間 に物理 ・化学 的に変質す るとともに、降雨や 重力沈 降に伴 う沈着過程 によ り大
気 中か ら除去 され る2)。
様々な汚染物質か ら人々 を保護す る 目的で、多 くの先進国 において大気質 の環境基準(そ れ を超 え
て はい けない濃度 レベル)が 法令で定め られ ている。例 えば光化 学オキシダン ト(0。)に関 して、わ
が国では、環境基本法に よ り 「一時 間値が0.06ppm以下であること」を定 めてい る。同様 に窒素酸化
物や硫黄酸化物 、微 小粒子状物質(粒 径2.5μm以下の粒子)、浮遊粒子状物質(同10μm以下)に 関 し
て も、それ ぞれ環境基準が定め られ てい る。高度成長期 時代 に最悪 とされ てい た我が国の大気質 は徐 々
に改善 されている とされてきたが、2000年代 に入ってか ら、スモ ッグの発生件数が増加 に転 じた こと







図2:視 程 障害を伴 う大気質変動 の事例 を とらえた写真。京大宇治 キャ ンパ ス総
合研究実験棟5階 か ら南南東の方角を望む。左:2011年10,月12日午前9:10、右:
2011年10.月19日午前8:49。天候 はいずれ も晴れであったが、10.月12日の朝 は
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図3:呼 吸器 系の各部位(胸 腔外領域(extrathoracicregion)、気管支領 域(tracheobronchial
region)、肺胞(alveolarregion))におけ るエアロゾル粒 子の沈 降効率3・生5)。
され る炭化水 素の構成比の変化 、都市域の ヒー トアイ ラン ド現象な どとの関連が指摘 され ているが、
結論は出ていない。また、近年 欧米諸 国においては、微小粒子状物 質の健康影響(図3)に 関す る疫
学研 究の深化 と呼応 して、微小粒子 の排出規制が強化 され る動 きも見 られ てお り、大気環境場 にお け
る動態の把握 は、益々その重要性 を増 してい る。 こうした背景 を踏 まえ、本 プロジェク トでは、人間
生活圏お よび森林圏 に影響を与える大気質変動の より精緻 な理解 、特に大気微量成分の変質 ・輸送過
程 を詳細に調べ るた めに、新 しい研究手法の創 出を 目指 してい る。 上述 のよ うに、我が国では環境基
本法に よ り定め られた環境 基準があ り、大気質監視 のためのモニタ リングステー シ ョンが都市部 を中
心 と して全国に配置 されてい る。
しか しなが ら、大気 中へ放 出 され たガス成 分 とエアロゾル粒子の拡散 は地表付近の気象条件 によっ
て強 く影響 を受 けるた め、地上の平面的な観 測のみな らず、接地層 を含む上空の大気質観測 に興味が
持たれ る。 上空 の大気質観 測のプラ ッ トフォーム として、航空機 をチャー ター した観 測実験 がある。
しか しなが ら航空機観 測は、航空法 に基づ く最低安全飛行高度に よる制約 のため、人間生活 圏 と森林
圏 を直接 取 り巻 く接地層下部領域 を対象 にす ることが難 しい。また、 コス トの観点か らも、頻繁 な航
空機 実験は不 可能で ある。 大気微量成分の観 測例 が少 ない地表か ら高度数十mの 領 域には、地表面摩
擦の影響 を大き く受 ける接 地境界層 と呼ばれ る大気 の層 が存在す る。接地境界層 は、地表付近 か ら放
出された物質や熱エネルギーを、上層 の大気 と交換す る際 に重要な役割 を担 う。 さらに、水蒸気や気
温の時空間変動 が大 きい接 地境界層 では、雲凝結核へ の活性化過程や粒子 の変質過程を考 える際に重
要 とな るエア ロゾル吸湿特性 に も大 きく寄与 している と推察 され る。 そこで本プ ロジェク トでは、地
上モニ タ リング と、散発的な航空機観測 との間を埋 める、地表付近の微量成分の空間分布 を精細 に描
写す る新 しい大気質計測手法を提案す る。
2010年秋お よび2011年春 の予備調査な らび に予備観 測を踏 まえて、2011年には滋賀県 甲賀市 にあ
る信 楽MU観測所(34.9°N,136.1°E)において、集 中観測 キャンペー ンを実施 した。周 囲を森林で
囲まれた信楽MU観 測所は、植生起源物 質の一次放 出と、滋賀県や大阪方 面か ら輸送 され る人為起源物
質 とが相 互作用 してい ると期待 され る興味深いサイ トである。また、気象条件 を精密 に探査す ること
ので きるレーダー設備 や ライダー といった先進 的な観測機 器が集 まっているこ とか ら、大気微量物質
と気象場 の統合 的な高時間分解能計測 によって、地表付近 の大気質の動態把握 に繋が る新 しい手法が
開拓で きるもの と期待 され る。本報告では、2010年お よび2011年の成果の一部 を紹介す る。
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2.研究 の 結 果 お よ び 考 察
2.12010年の予備調査 の事例解析
初めに、地表 面に近い大気における化学過程 を直接捉 えた事例を示す。図4は 、2010年10月28日
か ら11.月5日にかけて観 測 され た、エア ロゾル の規格化粒径分布 の時間変化 を示す。粒子数濃度が ピ
ー クとな る粒径 が、ナ ノ粒子(粒 径100nm以下の粒子)か らサブ ミクロン粒子(同100-1000nm)
へ連続的に成長 してい く様子(例 えば、10.月29-30日)や、突発的に粒径100nmにピー クが 出現す
る(例 えば10月31日)な ど、粒径分布が特徴的に変化す る興味深 い現象 が観測 された。
ナ ノ粒 子は生成過程の観 点か ら一次粒子 と二次粒子 に大別で きる。前者 は、燃焼等に伴 い直接粒子
の状態で大気 中へ排出 された粒 子であ り、後者 は、オゾン ・窒素酸化物(NO。)・硫黄酸化物(SO。)・揮
発性有機化合物(VOC)などの前駆気体 が化学反応 に より変質 した粒 子である。と りわけ二次粒子は、そ
の動態把握 に未解決の課題 が多い。 その理 由は二つに整理で きる。 まず一つ 目は、現象 を捉 える難 し
さであ る。図4に 示 したよ うなナ ノ粒 子か らサブ ミクロン粒子へ の時間発 展的な成長過程("バナナ シ
ェイプ"と 称す るこ ともあ る)は 、二次粒子の生成 を捉 えた事例 と考え られ るが、実際にはこ うした
観測事例 は多 くはない。なぜ な らば、現実の大気 中では、共存す る一次粒子 な どの他の起源粒子の影
響 に埋 もれて、二次粒 子生成過程 のみ を抽出す ることが極 めて難 しいか らである。また、ナノ粒子 を
高効率で検 出す るこ とも技術 的には容易ではない。例 えば、 ライダーな どの光学的なセ ンシング手法
はサブ ミク ロン粒子 を高感 度 ・高時間分解能で検 出できるが、ナ ノ粒子 の場合 は光散乱係数 が極 めて
小 さくな るため、光学的に検 出す るには限界がある。
二次粒 子の生成過程 に未解決 の問題が多い も う一つ の理 由は、そのプロセ スの複雑 さにある と言 え
よ う。前駆気体 か らエア ロゾル粒子 が生成 され るまでには、多段階の均一系 ・不均一系酸化反応 を経
由す ることか ら、その生成過程 を理解す るには、エアロゾル粒子その もののみ な らず、前駆物質の 同
時観 測が必要不可欠 とな る。 一方 で、前駆気体 もまた、大気 中への生成源やその質的 ・量的変動が複
雑であ る(前 章参 照)。それ ゆえ、二次粒子の生成過程 を特徴づけ る時間スケールでの高時間分解能の
観測 を、多成分 の前駆物質に対 して行わな ければな らない。
さて、図4で は、バナナシェイプ型 の成長過程 を経ず に、突発 的にサブ ミクロン粒 子のみが増大す









図4:地 上 で観 測 され た規 格 化 した エ ア ロゾル 粒 径 分布 の 時 間変 化(2011/10/28-11/5,
信 楽(滋 賀 県))。
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解釈 し難 く、観測サイ ト以外の場所 で二次粒 子生成 が開始 され、気塊 の輸送 に伴 って観測 サイ トへ粒
子が到達 した ときにはサブ ミクロン領域 にまで成長 したた めであ ろ うと推測す るのが リーズナ ブルで
ある。そのため、あたか もナ ノ領域 の成長過程 を経 由せず に二次粒子成長 が進行 したかのよ うに見 え
てい る可能性 がある。 こ うした観測事実か らの当然 の帰結 として、観測 された粒径分布 の変化 は、粒
子の生成 ・変質 ・成長過程 に加 え、空気輸送 ・拡散過程 な どに依存 した特性変動の一部を映 し出 した
ものであ り、一点 のみの観 測か らでは必ず しも現象 の正 しい理解 には結 びっ かない と言える。本研究
で は、観 測例 の少 ない接地境界層付近 に注 目し、エアロゾル粒子お よびその前駆物質 となる微量気体
成分の空間的立体構造 を探 査す る新 しい観測手法を提案す る。
2.2接地 境界 層 にお ける エァ ロ ゾル ・微 量気 体 プ ロフ ァイル観 測(AEROsolandGAsesProfiIing
experimentnearsurfaceboundaryIayer:AEROGAP)の提案
2.2.1キャンペー ンの概要
本研 究では、人間生活圏 と森林 圏に直接接 している地表面大気の化学特性 の精密 な計測 を指 向 して、
係 留気 球 を用い た新 しい観 測 手 法で あ るAEROGAP実験 を提 案す る。 初挑 戦 とな るキ ャンペー ン
AEROGAP-PhaseI(以下、AEROGAP-1と記載)で は、2011年8.月23日か ら9月4日 にかけての観測機
器の立 ち上げ作業 と試 験運転 を経 て、2011年9月5日 か ら16日にかけて集 中観測 を実施 した。図5
にキャンペ ーン観測の概要を、表1に 観測 に用いた測定装置の一覧を示す。 図6に は、使用 した係留
気球の写真 を示す。係 留気球は ロー プによって地上に固定 され、それ 自身 が飛行船の よ うな 自由飛行
は しない。AEROGAP-1で使 用 した係留気球は、全長8m、 直径4m、 内容積28m3(ヘリウム充填)で
あ り、約10kgの浮力 を得 ることができる。 気球本体 の下部 には、粒径10nmの以上の粒子数濃度 と
粒径300-5000nmの粒径分布 を計測す るエ アロゾル観 測機器 と、気温 ・湿度 の測定器 を積み込 んだ発
泡スチ ロール を取 り付 けた(図6(B))。計測高度 の情報 は、小型GPS受信機 によ り得 た。地上 には、
ナ ノサイズか らサブ ミクロンサイズに亘 るエア ロゾル の粒径分布や 、粒子 の光散乱 ・吸収特性 、お よ
び気柱積 算のエ アロゾル特性 を連続 的に観測できる装置 を設置 した(表1)。 さらに、サブ ミクロン粒
子 と水蒸気 の高度分布 を計測す る3種 類の ライダー観測 も同期 して行 われ た。 これ らの地上設置機器
のデー タと、上空 に飛翔 させ て観測 したデータ とを突 き合 わせ、エア ロゾル の物理 ・化学 ・光学特性
の立体分布 を導 出す ることを試 みた。
一方、エアロゾル生成の前駆物質 となる微 量気 体の計測装置は、装置 の重量や電力供給 な どの事 由
によ り、上空へ飛揚 させ ることができない。そ こで、地上 の観測小屋 に多成分 同時計測システ ムを設
置 し、地上 で機器 を操 作 ・運用 しなが らに して、化 学成分 の鉛直立体分布 を測定す る方法を考案 した。
それは、係留用 ロープの利 用である。係留用 ロープ 自体 は軽量で一定の強度 があるため、 このロープ
に外径1/4インチお よび3/8インチのPFA(テトラフルオ ロエチ レン ・パー フルオ ロアル キル ビニル
エーテル 共重合体)チ ューブを添 うよ うに取 り付 けた。係留気球 を、接地境界層 を超え る高度数百m
付近まで飛揚 させ ることを想 定 して、気体成 分の外気吸引 口は、 ロープ経路長100mと50mの地点 に
設 けた。 この二高度の他に、地上を加 えた計三高度 か ら連続的にサ ンプ リング した外気 を、地上の観
測小屋に設置 した小型ポ ンプを用 いて取 り込み、微 量気体成分 の分析計へ導入 した(図7)。三高度か
ら吸引 された外気 を、プ ログラム制御 された電磁弁 を用いて数分 ごとに流路 を 自動切 り替 え しなが ら
分析 してい くことで、多点の情報 を効率的 に得 られ るよ う工夫 した。測 定 した気体成分は、オ ゾン、
NO。、CO、CO2、VOCsである(表1)。VOCsは、植 生由来物質で二次粒子生成 にも関与す るイ ソプ レン
や、人為起源物質 である トルエ ンやベ ンゼ ンな どを計測 した。使用 した測 定機器の計測原理 の説 明は、
誌面の制約上割愛す る。AEROGAP-1キャンペー ン中は、高純度窒素、高純度合成空気、各種 の混合ガ
ス(NO/N2,CO/N2,selectedVOCs/N2)を用 いて定期的 に装置の較正 を行 った。 また、三高度 ごとのPFA
チ ューブの長 さの差異が、チューブ内での化 学成分 の変質 に与 える影響 について も、標 準ガス試料 を
用いて定量的に評価 した。
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表1:2011年 の キ ャ ン ペ ー ン 観 測AEROGAP-1に 用 い た 観 測 機 器 一 覧










































図5:AEROGAP-1の 概 要(2011/9/5-16,信 楽)。
図6:係 留気球 を用 いた観測 の様子。(a)係留気球 を飛揚 している状態 で遠景。(b)係
留気球 を地上か ら写 した写真。気球の前部 にエア ロゾル計測機器 を収納 した箱 がぶ ら下
がってい る。(c)地上設置 コンテナ 内においてデー タのバ ックア ップ作業 を行 っている。
なお、エア ロゾル粒子や微量気 体成分 の観測 と同期 して、音波 を利用 して上空の風 を計測す るSODAR
(SOnicDetectionAndRanging)も使用 した(表1)。 これ によ り、気球 に吊 り下げた気温湿度の情
報 と併せ ることで、接地境 界層 の微気象特性 が分 かる。
2.2.2AEROGAP-1キャ ンペー ンの初期解析結果
ここでは、AEROGAP-1キャンペー ンの初期解析結果の一例 として、図8に 、9月14日 に観測 された
(a)鉛直風 と、(b)地上、高度50m、100mのオゾン濃度、お よび(c)地 上お よび高度約100mに
お ける粒径10-15nm以上の粒子数濃度の時間変化 を示す。オ ゾンは、太陽光の存在 下でNO、の光化
学反応に より生成 され る。 したがって、図8(b)に示 した よ うに、日中の極大 と夜間の極小 を与 えるよ
うな変動 特性 を有す る。一方 で、信楽MU観測所 は、人 口密集地 に立地 していないにも関わ らず 、日中


























図8:(a)高 度50-400mま で の鉛 直風 、(b)地 上 、 高度50m、100mの オ ゾ
ン濃 度 お よび(c)地 上 と高度100mに お け る粒 径10-15nm以 上 の粒 子数 濃 度 の
時 間 変 化(2011年9.月13-14日 、信 楽)。






逆転層が形成 され、効率的な乾性沈着が進行 している可能性が示唆 され る。オ ゾンは、それ 自身が人
体や植 生に対す る毒性 を有 しているだけでな く、植生 由来 あるいは人為起源 のVOCを酸化 し、二次粒
子生成に も深 く関与 してい ることが知 られてお り、現在 さらに詳細なデータ解析 を進 めている。また、
日中に強い対流 が観測 された鉛 直風 は、15時をす ぎると急速 に風速が弱 くなる傾 向がみ られた。その
変化 と呼応す るよ うに、ナ ノ粒子 の数濃度が増加す る興味深い現象 を捉 えてい る。 さらに注 目すべ き
点 は、地表 と高度約100mの粒子数濃度 に違いがみ られ たことである。 これ は、ナ ノ粒子 の増加率 に
高度依存性 がある可能性 を示 唆す るもので あ り、係留気球 をプ ラッ トフォー ム とした観測 が、地上観
測のみでは抽 出 し難い情報を引き出せ ることを示す好例 の一つであろ う。
3.今後 の 展 開
AEROGAP-1キャンペー ンでは、試行錯誤 を繰 り返 しなが らのシステム構築 を行 った こともあ り、観
測機 器の不具合等 も含 めて、体力 的にも非常に負担 のかかるキャンペ ーンであった。同時に、様々 な
問題 点 も浮き彫 りにで きた ことは、今後の計画や 改善策 を練 る うえで良かった と考 えている。 問題点
の一っ として、係 留気球 の限界 も分かってきた。理想的にはよ り高い高度(～300m)への係留気球の飛
翔が可能 になれば、航空機 による観測がア クセスで きる最低高度付近まで を探査で きるのだが、PFA
チ ューブの 自重 のた め、実質的な浮力 には上限があ り、ロープ長100m程度が限界であるこ とが分か
った。事実、係留気球に 吊 り下げたGPS(図6(b))の 解析 か ら、風の場 次第 では、気球が10メ ー
トル近 くも急激 に下降 して しま う事例 もあった。 より高い高度ヘアクセ ス し、なおかつ、その高度で
安定的に観測 を行 うた めの技術 的改善策は、今後 の課題 の一つであ る。
2011年は晩夏 に観測期間を設 けたが、2012年度 は、森林圏か らの植物 由来成分が より豊富 に放出
され る盛 夏に、本研 究で提案 した係 留気球観測 システムを用 いて、信楽MU観 測所でキャ ンペー ンを実
施す ることを計画 してい る。 一方 、観測サイ トの空間的な展開 として、植生 を含 めて信楽 サイ トとは
地上環境 が異 なる地域 に観 測対象 を広 げ、様 々な条件 下にお ける大気観測デー タを蓄積す るこ とも考
えてい る。2011年11月上旬には、京都府美 山町にある京都大学 ・芦生演習林 に見学に伺 う機会 を得
ることができた。現地へのアクセ シ ビリテ ィーや機 器設置 のためのスペー ス ・電力について、京大 フ
ィール ド科学研究セ ンター と情報交換 を行 っている。 また、人間生活 圏を直接取 り巻 く大気質 を理解
す る うえで欠 かせ ない都市域 に も観測サイ トを設 けるこ とがで きるか ど うかを検討 している。 図2に
紹介 した よ うに、都市域の大気汚染イベ ン トは、人間生活 に直接影響す る現象で ある。係留気球 によ
る観 測が難 しい市街地での観測 では、アイセー フレーザ を用いた紫外 ライ ダー システムな どが活用で
きると考え られ る。例 えば、本報告書では触れないが、サ ブ ミクロン粒子 よ りもさらに大きな ミクロ
ン粒 子であ る黄砂現象の動態解 明には、 ライダー観測 が重要なアプ ローチの一っであ ることが分か っ
て きてい る。 その理 由は、気象庁 の発表す る黄砂 現象 が 目視 をべ一スに してい るのに対 して、 目視で
は捉 えられない"希 薄な"黄 砂 イベ ン トも光学観測 な らば検 出ができ るか らである。見た 目に視程障
害 を伴わないよ うな希薄な黄砂 イベ ン トも、人への健康影響が疑われ る指摘 があ り6)、最新 の観測技
術の有効な活用 は、新 しい知見の獲得 に繋が る。 以上 のよ うに、必ず しも係留気球 を使 った観測のみ
に固執す るわけではなく、捉 えたい現象の特性 を予め十分 に精査 し、人 間生活圏 ・森林 圏の様 々な環
境条件下におけるガス状 ・粒子状 の汚染物質の動 態把握 につなが る手法 の開拓 を進めていきたい と考
えてい る。
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